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性質を調べるために，もっとも簡単な分子性結晶の一つである固体塩素についておCl と 37Cl の NQR
の共鳴周波数を 20 0K より融点までの温度範囲で測定した。 35Cl の共鳴線には低温で 35Cl_35Cl と
37Cp5Cl なる二種の同位体分子の存在による分裂が観測された。 35Cl， :nCl の共鳴周波数は温度上昇
により低周波側にずれ， 35Cl の共鳴線は融点より 4 0低温で消滅した (fade out). 
共鳴周波数の温度変化が Bayer・Kushida の理論と一致しない点を明らかにし， これを改良するた
めの一つの方法として準調和近似 (quasiharmonic approximation) の仮定をおいて実験結果の解析を
行なったD この方法で求めた固体塩素内分子の回転振動数仰を用いて比熱の解析を行ない，分子の



















の静子格子エネノレギー，零点エネノレギー，分子の並進運動の Debye 温度および回転振動の Einstein
温度を決定した。その結果から，蒸気圧法と NQR 法の相互の関係について考察した。
5. 五塩化リンの安定相であるイオン性結晶 PCl4+. PCl6 -に対して 200K より 2500K の温度範
囲で 35CI の NQR の共鳴周波数を測定した。また， 15 0K より 1400K の温度範囲で比熱を測定し，
この物質には 102.3 0K にピークを有する高次の相転移のあることを見出した。共鳴線は低温相で 7
本観測されたが， 1000K から Il00K の間で共鳴周波数は異常な温度依存性を示し，高温相ではその
共鳴線の数は 4本に減少する。共鳴線の同定には別に測定した PCl4+ • S bCl6 の共鳴周波数の値を使
用したロ一方，固体の赤外吸収の実験から不安定相である分子性結晶 PCl5 の存在が予想されている
ので，その存在の確認とこの結晶の安定性の研究を目的として低温昇華法で作製した試料について
NQR の実験を行なったところ，分子性結晶のものと思われる 3 本の共鳴線が見出された口この共鳴
線は昇温により 1800K 附近で消滅するが，この試料について行なった示差熱解析の結果 183 0K に
相転移のあることがわかった。また， 1640K より 2200K の問で発熱の現象が観測されたが， これは
2PC15• PCl4 + •PC16 -なる反応によるものと考えられる。
次にイオン性および分子性結晶の NQR のデータを塩素と同様に準調和近似で解析し，両結晶
における分子の運動状態のちがい，回転振動の異方性などに関する考察を行なった。また， Townesｭ

































の化学結合の研究に貢献するところが大きい o 3 篇の副論文と共に理学博士の学位論文として十分の
価値あるものと認める口
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